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Abstract of EP1 374979 

A separation module comprises at least one 
bundle of permeable ceramic capillary tubes with 
ends fixed in tube sheets, and held apart by 
spacers, and where the capillaries have been 
covered with an internal or external filtration 
membrane which may additionally be catalytically 
active. Independent claims are included for the 
following: (1) methods of preparing capillary 
bundles; and (2) vacuum assisted filtration using 
such modules. 
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(57) 1 . Separationsmodul, Verfahren zu seiner Her- 
stellung sowie seine Verwendung 

2.1. Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die 
Mangel des Standes der Technik, wie Instability, 
Unmoglichkeit der Innenbeschichtung rohrformiger 
Gebilde oder unbeeinflussbarer Abstand von Filter- 
elementen bei einem Separationsmodul mit bezo- 
gen auf die Parameter des spezlellen Anwendungs- 
fatles optimaler Raumausnutzung zu beheben. 

2.2. Diese Aufgabe wird durch einen Separations- 
modul gelost, welcher mindestens ein Bundel kera- 
mischer Kapillaren (9) enthalt bei dem zur Steue- 
rung des Stofftransportes und der Stromung im Se- 
parationsmodul ein bestimmter Abstand zwischen 



den Kapillaren (9) durch Fugen eingestellt 1st. 

2.3. Die Erfindung 1st in vielfaltiger Weise bei der 
Stofftrennung durch Filtration auch in Verbindung 
mit weiteren MaBnahmen der chernischen Verfah- 
renstechnik verwendbar. 
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Beschreibung 

[0001 ] Die Erfindung betrifft einen Separationsmodul, 
der Bundel keramischer, kapillarfdrmiger Filterelemente 
enthalt sowie Verfahren zu seiner HersteHung und eine 5 
Verwendung desselben. 

[0002] Keramische Filterelemente besitzen einen 
asymmetrischer Aufbau, bei dem auf einem porosen ke- 
ramischen Trager (Support) dunne Membranschichten 
mit ein Oder mehreren Zwischenschichten aufgetragen 
sind. Dabei gibt der porose keramischer Trager die au- 
Bere Form und die mechanische Stabilitat vor. Ubliche 
Ausfuhrungsformen sind: 

Rohre 

[0003] Rohre werden durch Extrusion hergestellt. 
Verbreitetste Dimensionen sind: 

1 -Kanal rohre Au3endurchmesser(AD)/lnnen- 
durchmesser(ID) = 10 mm/7 mm, 
7-Kanal rohre AD/Kanaldurchmesser(KD) = 25 mm/ 
7 mm, 

1 9-Kanalrohre AD/KD = 25 mm/3,5 mm und groBer. 

Die Lange der technisch eingesetzten Filterelemente 
betragt bis 1 ,00 m in manchen Fallen bis 1 ,20 m. 

Waben 

[0004] Einen extrudierten Korper, bestehend aus sehr 
vielen Kanalen (rund Oder eckig) mit dunnen Wandstar- 
ken bezeichnet man als Wabenkorper. In einem solchen 
Korper kann man grol3e Membranflachen in kleinstem 
Raum unterbringen. Die Wandstarke der Kanale ist je- 
doch zu diinn, um Permeat nach auBen abzufiihren. 
Deshalb werden einzelnen Kanale wechselseitig ver- 
schlossen und fur die Permeatabfuhr verwendet (EP 0 
306 350, EP 0 433 582, EP 0 923 9B3 sowie WO 
00/50156). 

Piatten 

[0005] Piatten werden durch Pressen, GieBen oder 
Extrudieren hergesteltt. Die Dicke der Piatten betragt 
mehrere Millimeter. Die Piatten konnen profiliert herge- 
stellt werden. Durch Stapeln der Piatten entstehen so 
Feed-, Retentat- und Permeatkanale. 

Scheiben 

[0006] Scheiben werden durch FoIiengieBen herge- 
stellt. Die Dicke der Folien liegt im Bereich von 0,5 
mm ... 3 mm. Durch Laminieren von Scheiben lassen 
sich Folientaschen herstellen (DE 4 330 163). 
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Kapillaren 

[0007] Kapillaren mit einem AuBendurchmesser von 
1 0 mm bis etwa 1 mm konnen uber Extrusion hergestellt 
werden. Unter ungefahrer Beibehaltung des Verhaltnis- 
ses ID/AD=7/1 0 erhatt man bei den Kapillaren nach dem 
Brennen eine hohe Innendruckfestigkeit vergleichbar 
mit derjenigen von Einkanalrohren. Die Kapillaren sind 
starr und einzeln handhabbar. 

[0008] Ein spezielles Verfahren ist die Schmelzex- 
trusion, bei der ein thermoplastischer organischer Bin- 
der verwendet wird und die Formgebung bei erhdhter 
Temperatur stattfindet (DE 694 00 874). 

Hohlfasem 

[0009] Von Hohlfasern spricht man bei AuBendurch- 
messern kleiner 1 mm. Dies erfordert beim Extrudieren 
ein Durchstromen der Kapillaren mit einem Gas, um ein 
Kollabieren der weichen, plastischen Masse zu verhin- 
dem (WO 99/22852). Sehr kleine Durchmesser lassen 
sich uber Spinnen herstellen (JP 05/221752, JP 
02/091221). Hierzu wird ein Polymer mit einem kerami- 
schen Pulver gefullt und dieser als Hohlfaser verspon- 
nen oder ein Polymer in einem Losungsmittel gelost, ein 
Keramikpulver suspendiert und in ein Fallbad gespon- 
nen. Nach dem Brennen behalten die Hohlfasem eine 
gewisse Elastizitat. Sie lassen sich nicht mehr als Ein- 
zelelemente verarbeiten. 

[0010] Keramische Filterelemente werden in Gehau- 
sen parallel angeordnet. Es entsteht ein Modul, der An- 
schluss e fur Zu I auf (Feed), Ablaut (Retentat) sowie ein 
Anschluss fur das Filtrat (Permeat) und gegebenenfalls 
einen weiteren fur Spulflussigkeit (Sweep) enthalt. Bei 
Mehrkanalrohren wird die Membran auf der Innenseite 
der Kanale aufgebracht und von innen nach auBen fil- 
triert. Bei Einkanalrohren, Kapillaren und Hohlfasem 
gibt es Beispiele, wo die Membran auBen oder innen 
aufgebracht wird. Bei zu kleinen Durchmesser der Ka- 
pillaren bzw. Hohlfasern ist eine Innenbeschichtung 
nicht mehr moglich. 

[001 1 ] Die Modulform, insbesondere die Art der Fixie- 
rung der Membranelemente, die Stromungsverhaltnis- 
se und die BaugroBe richten sich nach der Art der Sup- 
portform und dem speziellen Trenn verfahren. 
[001 2] In Rohrmodulen werden die Rohre einzeln ein- 
gebaut und durch Dichtringe oder spezielle Dichtkap- 
pen (EP 0 270 051, DE 198 46 041, EP 0 270 051) an 
den Enden zum Gehause abgedichtet. Auch wurden 
Verfahren beschrieben, bei dem an die Enden der Roh- 
re metallische Anschlussstucke angeklebt oder an ge- 
lotet werden (DE 4 131 407). Bei Kapillaren und Hohl- 
fasern fuhrt dies zu einem unvertretbar hohem Monta- 
geaufwand oder ist auf Grund der Flexibilitat bei Hohl- 
fasern gar nicht moglich. Hier sind Methoden gefragt, 
bei denen eine groBere Anzahl der Kapillaren oder 
Hohlfasern zum Bundel verarbeitet werden. 
[001 3] Unter Verwendung von Waben werden Module 
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beschrieben, bei denen seitlich Bohrungen oder Schlit- 
ze eingebracht sind, welche die Permeatkanale offnen 
und den Permeataustritt zur Seite ermoglichen (US 
5.855.781, EP 1 060 784). 

[0014] Filtertaschen werden vorzugsweise mil einem 
zentrischen Loch versehen und auf ein Permeatsam- 
mekohr gefadelt. Man erhalt so Stacks, die zu Modulen 
zusammengebaut werden (DE 4 330 163). 
[0015] Jm Unterschied zu diesen Modulen beschreibt 
die voriiegende Erfindung einem Modul unter Verwen- 
dung keramischer Kapillaren. Auf diesem Gebiet sind 
folgende technische Losungen bekannt: 
[0016] In EP 0 938 921 werden Bundel von Kapillaren 
bestehend aus glasartigen Kohlenstoffmembranen in 
eine Form gestellt und mit einem Harz, welches mit ei- 
nem Feststoff gefullt ist, ausgegossen, wobei das Harz 
einer Ultraschallbehandlung ausgesetzt wird. 
[0017] EP0 841 086 beschreibt einen Modul mit Hohl- 
fasern, der zum Erzielen einer mechanischen Stabilitat 
Filamente (Stabe) mit einem Durchmesser zwischen 
0,06 mm und 3 mm, im Verhaltnis 0,5-fach bis 5-fach 
zur Anzahl der Hohlfasern enthalt, wobei die Hohlfasern 
und die Stabe an den Enden durch Lochplatten gehalten 
werden. In US 01/0035374 werden Hohlfaserbundel 
stabilisiert, indem um die Bundel herum spiralformig Fi- 
lamente gewickelt werden. Eine vergleichbare mecha- 
nischeStabilisierung ist bei keramischen Kapillaren ge- 
maB vorliegender Erfindung nicht notwendig. 
[0018] EP 0 941 759 beschreibt ein Verfahren zur 
Hersteliung eines Austauschers, bei dem ein Bundel 
von Austauscherrohren in eine Form gestellt und an- 
schlieBend mit einem Keramikschlicker gefiillt, getrock- 
net und anschlief3end zu einer Platte gesintert werden. 
In einem weiteren Schritt wird auf die gleiche Weise eine 
Endplatte geformt. In die erste Platte und die Endplatte 
werden parallel zu den Rohren SammelrohrefurZufluss 
und Abfluss eingebracht. Es wird erwahnt dass eine 
solche Anordnung fur Membranmodule verwendet wer- 
den kann, wobei keine Kapillaren verwendet werden 
und kein anwendungsspezifischer Abstand der Rohre 
eingestellt wird. 

[0019] DE 4 133 250 beansprucht ein Verfahren zur 
Hersteliung von Membranrohrchenbiindeln, bei dem ein 
gleichmaRiger Abstand der Membranrohrchen einge- 
stellt wird durch Aurweiten der Enden zu regelmaBigen 
Vielecken und stoffschlussiger Verbindung durch Kle- 
ben oder SchweiBen. Im Unterschied dazu werden die 
Kapillaren in der vortiegenden Erfindung an den Enden 
nicht aufgeweitet. 

[0020] EP 0 092 839 verwendet eine nichtporose 
Endplatte, durch die Locher gebohrt sind, in denen mrt- 
tels spezieller Anschlusse porose Rohre befestigt sind. 
Die Befestigung erfolgt durch ein Email, Glas, Keramik, 
Kohlenstoff, Zement oder Metall. In WO 01/87469 wird 
ein vollkeramischer Modul aufgebaut durch Fugen ke- 
ramischer Supports mit einem Gehause aus gelochten 
Stirnplatten und zyiindrischen AuBenmantel. In all die- 
sen Fallen dienen die Lochplatten zur mechanischen Fi- 



xierung der Rohre bzw, Kapillaren. Dabei haben die 
Rohre einen festen Abstand, der aber in keiner Bezie- 
hung zum Trennverfahren, insbesondere nicht zur Per- 
meatmenge stent. 

5 [0021] JP 61/004509 verwendet einen wassrigen 
Schlicker einer Mischung von Glas- und Keramikpulver 
mit angepasstem Ausdehnungskoeffizient zum Vergie- 
Ben der Enden poroser Glasmembranrohrchen. JP 
57166244 beschreibt das VergieBen kleiner Rohrchen 

io mit einem Dichtungsmaterial, z.B. Glas, wodurch eine 
luftdichte Stirnplatte entsteht. In beiden Fallen wird eine 
Abdichtung der Enden der Kapillaren und eine mecha- 
nische Fixierung erreicht. Es wird jedoch kein anwen- 
dungsbezogener, definierter Abstand eingestellt. 

15 [0022] US 4.296.052, US 4.224.386 und US 
4.21 9.61 3 beschreiben die Hersteliung von Lochplatten 
fur Hohlfaser-Batterien, die aus einem oberen helium- 
dichten Bereich und einem darunter liegenden porosen 
Bereich bestehen und mit einer Vielzahl anorganischer 

20 Hohlfasern durchstochen sind. Die Hohlfaserwande 
dienen dabei als Diaphragmen, durch die kein Stoff- 
transport stattfindet und somit auch kein definierter Ab- 
stand zwischen den Hohlfasern erforderlich ist. 
[0023] Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die 

25 geschilderten Mangel des Standes der Technik bei ei- 
nem Separationsmodul mit bezogen auf die Parameter 
des speziellen Anwendungsfalles optimaler Raumaus- 
nutzung zu beheben. 

[0024] Diese Aufgabe wird durch die in den Patentan- 
30 spruchen beschrtebene Erfindung gelost. 

[0025] Die Erfindung wird an Ausfuhrungsbeispielen 
naher erlautert. 

[0026] Die beigefugten Zeichnungen stellen dar: 

35 Fig. 1 ; Prinzipieller asymmetrischer Aufbau rohrfor- 
miger Filtereiemente mit Trager (T), Zwi- 
schenschicht (ZS) und Membran (M) fur a) In- 
nenbeschichtung und b) AuBenbeschichtung. 

Fig. 2: Schematische Darstellung eines Separati- 
onsmoduls mit den Anschlussen fur Feed (1), 
Retentat (2), Permeat (3) und Sweep (4) so- 
wie den Filterelementen (5), Umlenkplatten 
(6) zum Erzeugen einer Zwangsstromung und 
45 dem Gehause (7). 

Fig. 3: Prinzip des Fiigens mit einer GieBmasse (An- 
spruch 14) a) Gipsform (8) b) Gipsform (8) mit 
Kapillaren (9) c) Gipsform (8) mit Kapillaren 
so (9) und ein-gefiilltem GieBschlicker (10) d) 

Kapillar-Bundel mit ungesinterter Stirnplatte 
(11) e) Kapillar-Bundel mit ungesinterter Stirn- 
platte (11) beschnitten 0 Kapillar-Bundel mit 
gesinterter Stirnplatte (12). 

55 

Fig. 4: Lochscheibe (Anspaiche 15 bis 17) 

Fig. 5: Separationsmodul hergestellt nach einem der 
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Anspruche 15 bis 17. 

Fig. 6: Separationsmodul hergestellt nach einem der 
Anspruche 15 bis 17 mit Abstandshaltern 
nach Anspruch 8. 

Fig. 7: Kapillaren in Folienstreifen eingedriickt (An- 
spruch 19) a) Draufsicht b) Seitenansicht. 

Fig. 8: Kapillarbundel nach dem Aufwickeln schema- 
tisch im Schnitt dargestellt (Anspruche 8, 1 8 
und 19). 

[0027] Die vorliegende Erfindung beschreibt einen 
Separationsmodul, der mindestens ein Bundel kerami- 
scher Kapillaren enthatt, bei dem ein Abstand zwischen 
den Kapillarrohrchen durch Fiigen eingestellt wird, was 
erfindungswesentlich ist. Die Wahl des Abstandes rich- 
tet sich nach dem Permeatvolumen, das ohne Behinde- 
rung abstrornen soil. Das Permeatvolumen wiederum 
wird von der Art der Membran und des damit verbunde- 
nen Anwendungsverfahrens bestimmt, wie an den fol- 
genden Beispielen 1 und 2 zum erf indungsgemaBen Er- 
zeugnis erlautert wird. 

Beispiel 1 

[0028] Werden Kapillaren einer Lange von 1 m mit ei- 
nem AuBendurchmesser 1 mm und einem Innendurch- 
messer von 0,7 mm verwendet, so hat ein Bundel von 
100 Kapillaren eine Membranflache von 0,2 m 2 . Der 
Fluss einer Nanofiltrationsmembran betragt bei 20 bar 
ca. 400l/(m 2 .h). Aus dem beschriebenen Bundel wur- 
den pro Stunde 80 I austreten. Die auBere Hulle des 
Bundels wurde ca. 40 Schlitze mit einer Lange von 1 m 
zum AbflieBen des Permeates enthalten. Gehtman da- 
von aus, dass die gesamte Permeatmenge aus dem In- 
nern des Bundels kommen wurde, so treten pro Schlitz 
2I/h aus. Bei einer Schlitzbreite von 0,01 mm wurde eine 
Permeatstromungsgeschwindigkeit von 0,05 m/s ent- 
stehen, die problemlos beherrscht werden kann. 

Beispiel 2 

[0029] Betrachtet man das gleiche Kapillarbundel in 
der Pervaporation, so muss man bei einer Membran mit 
einem Fluss von bis zu 25 kg h^O/m 2 rechnen. Bei 
100°C und 1 bar hat Wasserdampf eine Dichte von 
1,694 m 3 /kg. Durch das oben beschriebene Kapillar- 
bundel mit einer Flache von 0,2 m 2 ergibt sich ein Per- 
meatvolumen von 8,47 m 3 /h, welches durch den redu- 
zierten Druck auf der Permeatseite von ca. 20 mbar auf 
335 m 3 /h ansteigt. Pro Schlitz mussen 8,38m 3 /h Dampf 
abgefuhrt werden. Bei gleicher Schlitzbreite wie in Bei- 
spiel 1 wurde sich der Dampf mit 232,5 m/s bewegen. 
Obliche Strom ungsgeschwindigkeiten in Rohren bei 20 
mbar liegen zwischen 25 m/s und 50m/s. Dies wurde 
einer Schlitzbreite von 0,1 mm entsprechen. Urn den 



Druckverlust auf der Permeatseite sehr gering zu hal- 
ten, wird mit niedrigeren Stromungsgeschwindigkeiten 
von 2 m/s bis 5 m/s zu gerechnet, was einer Spaltbreite 
von 1 mm entsprechen wurde. 
5 [0030] Nachfolgend werden die drei Varianten des er- 
findungsgemaBen Herstellungsverfahrens zunachst 
prinzipiell und dann an Hand der Beispiele 3 bis 5 im 
einzelnen erlautert: 

[0031] Die Kapillaren werden durch Extrudieren her- 
10 gestellt und haben einen AuBendurchmesser von 0,3 
mm bis 10 mm, vorzugsweise 1 mm bis 2,5 mm und 
einem Innendurchmesser von 0,3 mm bis 8 mm, vor- 
zugsweise 0,7 mm bis 1 ,5 mm. 

[0032] Die Herstellung der Kapillarbundel erfolgt in ei- 

15 ner ersten Variante durch VergieBen der Enden mit ei- 
ner polymer-, keramik- und/oder glashaltigen GieBmas- 
se. Hierzu werden die Kapillaren mit den Enden in be- 
cherahnliche GieBformen gestellt, die zur Fixierung der 
Kapillaren im Boden Locher mit definiertem Lochab- 

20 stand haben. Der Becher wird mit der GieBmasse ge- 
fullt. Die GieBmasse umschlieBt die Kapillaren vollstan- 
dig und trocknet an Luft und bei Raumtemperatur so- 
weit, dass der Becher entfernt werden kann. Die Aus- 
hartung erfolgt bei polymeren GieBmassen z.B. mit Ep- 

25 oxidharzen bei Raumtemperatur unter Zusatz eines 
Harters Oder mit Einkomponentenharzen bei etwas er- 
hohter Temperatur. Bei Verwendung keramikund/oder 
glashaltiger GieBmassen erfolgt die Aushartung ther- 
misch bei Temperaturen zwischen 150°C und 1600°C. 

30 Die Prozedur wird an den beiden Enden des Kapillar- 
bundels gleichzeitig Oder nacheinander durchgefuhrt. 
Bei Gleichzeitigkeit wird eine GieBmasse verwendet, 
die nach kurzer Abluftzeit formstabil ist. Durch Ab- 
schneiden oder Schleifen der Enden des Bundels wer- 

35 den die beim VergieBen teilweise verschlossenen Ka- 
nale wieder geoffnet. 

[0033] Der erfindungswesentliche definierte Abstand 
wird bei dieser Variante durch das Lochmuster in der 
Bodenplatte der GieBfonm und der Gesamtschwindung 
^0 des Formlings festgelegt und kann in Bereich von 
0,05mm bis 10mm variiert und entsprechend dem er- 
warteten Flusswerten der Membran ausgewahlt wer- 
den. 

[0034] In einerzweiten Variante erfolgt die Einstellung 
45 des Abstandes definiert unter Verwendung von Loch- 
platten. Die Lochplatten konnen aus unterschiedlichem 
Material, z.B. Kunststoff, Metall oder Keramik bestehen. 
Die Locher der Lochplatte sind im Durchmesser gering- 
fugig groBer als der Durchmesser der Kapillaren. Die 
50 Kapillaren werden in die Locher der Lochplatte einge- 
steckt. 

[0035] Im Fall von Lochplatten aus Kunststoff, Metall 
oder gesinterter Keramik erfolgt das Fiigen unter Ver- 
wendung polymer-, keramik- oder glashaltiger Schlik- 
55 ker, Pasten oder Kleber. Hierzu werden die Lochplatten 
ganz oder teilweise in das Fugematerial getaucht oder 
das Fugematerial in die Hohlraume zwischen Lochwand 
und KapillarauBenseite gefullt. Zunachst erfolgt eine 



7 



EP 1 374 979 A2 



8 



Trocknung bei Raumtemperatur an Luft. Die Aushar- 
tung erfolgt bei polymeren GieBmassen z.B. mit Epo- 
xidharzen bei Raumtemperatur unterZusatz eines Har- 
ters oder mit Einkomponentenharzen bei etwas erhoh- 
ter Temperatur. Bei Verwendung keramik- und/oder 
glashaltiger GieBmassen erfolgt die Aushartung ther- 
misch bei Temperature n zwischen 150°C und 1600°C. 
Die Prozedur wird an den beiden Enden des Kapillar- 
bundels gleichzeitig oder nacheinander durchgefuhrt. 
Bei Gleichzeitigkeit wir eine pastoses Fugematerial ver- 
wendet, das nach kurzer Abluftzeit formstabil ist. 
[0036] Zur Herstellung des Kapillarbundels konnen 
auch ungesinterte keramische Lochplatten verwendet 
werden. Hierzu werden die keramischen Kapillaren in 
die Lochplatte eingesteckt. AnschlieBend erfolgt eine 
thermische Behandlung in Hone der Sintertemperatur 
der Lochplatte, wobei diese durch ihre Schwindung auf 
die Kapillaren aufschrumpft, so dass eine mechanisch 
stabile und dichte Verbindung entsteht. 
[0037] Es ist ebenfalls moglich, ungesinterte kerami- 
sche Kapillaren in ungesinterte keramische Lochplatten 
zu stecken und im Anschluss daran beides gemeinsam 
zu brennen (Co-firing). 

[0038] Sollte das Fugen zum VerschlieBen der Kana- 
le der Kapillaren fuhren, so werden diese durch Ab- 
schneiden oder Schleifen der Enden des Bundels wie- 
dergeoffnet. Der definierte Abstand wird in diesem Fall 
durch das Lochmuster in der Lochplatte festgelegt und 
kann in Bereich von 0,1 mm bis 1 0 mm variiert und ent- 
sprechend dem erwarteten Flusswerten der Membran 
ausgewahlt werden. 

[0039] In einer dritten Variante wird ein definierter Ab- 
stand zwischen den keramischen Kapillaren dadurch 
eingestellt, das die Kapillaren mit streifenformigen Foli- 
en eines aushartbaren Materials aufgewickelt werden. 
[0040] Die Aushartung erfolgt bei polymeren Folien 
bei etwas erhohter Temperatur. Bei Verwendung kera- 
mik- und/oder glashaltiger Folien erfolgt die Aushartung 
thermisch zwischen 150°C und 1600°C. Die Prozedur 
wird an den beiden Enden des Kapillarbundels gleich- 
zeitig durchgefuhrt. Zusatzlich zu den Enden des Kapil- 
larbundels konnen gleichzeitig Streifen in bestimmten 
Abstanden uber die Lange des Bundels verteilt einge- 
wickelt werden, die nach der Aushartung als feste, dich- 
te Distanzelemente wirken. Durch Anderung des Wik- 
kelalgorithmus lassen sich schmale sekantenformige 
Ausschnitte in den kreisformigen Distanzelement ein- 
stellen. die ahnlichwie Umlenkbleche eine Zwangsfuh- 
rung der Stromung bewirken. 

[0041] Das Aufwickeln kann auch mit ungesinterten 
keramischen Kapillaren und ungesinterten kerami- 
schen Folien erfolgen. In diesem Fall wird eine feste und 
dichte Verbindung durch Co-firing bei Temperaturen bis 
zu 1700°C erreicht. 

[0042] Der definierte Abstand wird in diesem Fall 
durch die Dicke der Fugefolie und den Wickelalgorith- 
mus bestimmt und kann im Bereich von 0,1 mm und 1 
mm variiert undentsprechendden erwarteten Flusswer- 



ten der Membran ausgewahlt werden. 
[0043] Im Ergebnis dieser Fiigeprozesse entstehen 
Kapillarbundel, die in typischer Weise einen Durchmes- 
ser zwischen 10 mm und 250 mm, vorzugsweise zwi- 

5 schen 20 mm und 50 mm aurweisen. Der Abstand der 
Kapillaren im Bundel betragt < 3 mm. In einem Modul 
werden vorzugsweise mehrere dieser so hergestellten 
Kapillarbundel parallelgeschaltet. Das Gehause kann 
dabei aus Edelstahl bestehen und die Abdichtung von 

io Feed- und Permeationsraum durch einen Elastomer- 
O-Ring erfolgen. 

[0044] Fur hochste Anspruche an die chemische und 
thermische Bestandigkeit wird das Gehause aus Kera- 
mik gefertigt. Die Formgebung der Gehauseteile erfolgt 

15 dann uber GieBen und/oder durch mechanische Bear- 
beitung keramischer Hubel im lederharten Zustand. Die 
Verbindung von Gehause und Kapillarbundel bei gleich- 
zeitiger Trennung von Feed- und Permeationsraum er- 
folgt bei gesinterten Gehauseteilen durch Fugen mit ke- 

20 ramik- oder glashaltigem Schlicker, Paste oder Kleber 
mit anschlieBender thermischer Behandlung bei Tem- 
peraturen zwischen 500° C und 1400°C. 
[0045] Fur Anwendungen des Separationsmoduls in 
der Flussigfiltration, Gastrennung oder Pervaporation 

25 ist eine Membranschicht auf den porosen keramischen 
Kapillaren notwendig. Die Membranschicht kann sich 
grundsatzlich sowohl auf der Innenseite der Kapillaren, 
als auch auf ihrer AuBenseite befinden. Die Membran- 
schichten werden durch verschiedene Verfahren der 

30 Schlickerbeschichtung, Sol-Gel-Technik oder der Auf- 
kristaltisation aus Losung hergestelft. In alien Fallen 
schlieBtsich eine thermische Behandlung (Einbrennen) 
der Membranschicht bei Temperaturen >300°C an. Bei 
Verwendung kunststoffhaltiger GieBmassen, Lochplat- 

35 ten oder Fugefolien aus Kunststoff ist eine thermische 
Behandlung des Kapillarbundels bei solch hohen Tem- 
peraturen nicht moglich. In diesem Fall wird die Mem- 
bran vor dem Fugen zum Kapillarbundel aufgebracht. 
Handelt es sich jedoch um einen vollkeramischen Ka- 

40 pillarbundel bzw. Modul so erfolgt die Beschichtungen 
zumindest teilweise nach Fertigstellung des Kapillar- 
bundels bzw. des Moduls. 

Beispiel 3 

Kapillarbundel mit GieBmasse fugen (Fig. 3) 

[0046] Gesinterte porose Kapillaren 9 mit einem Au- 
Bendurchmesser von 3,6 mm und einem Innendurch- 

50 messer von 2,0 mm, bestehend aus 99,8 % Aluminium- 
oxid werden auf eine Lange von 350 mm geschnitten. 
Fur die GieBmasse wird ein hochtonerdehaltiger Porzel- 
lanschiicker hergestellt, dessen Hauptbestandteile 52 
% Ton, 11 % Quarz, 13 % Feldspat, 26 % Aluminium- 

55 oxid, 31 % Wasser (bezogen auf Feststoff), 0,5 % Was- 
serglas (bezogen auf Feststoff) und 0,2 % Soda (bezo- 
gen auf Feststoff) sind. Die fur das GieBen verwendete 
GieBform 8 besteht aus Formengips. Im Boden der 
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GieBform bef inden sich 1 9 Locher mit einem Durchmes- 
ser von 3,6 mm und einerTiefe von 8 mm (Fig. 3a). Der 
Innendurchmesser der GieBform betragt 27 mm. Die 
Kapillaren 9 werden in die Locher des Formenbodens 
gesteckt (Fig. 3b) und der in einer Trommelmuhle ent- 5 
sprechend der Versatzvorgabe hergestellte Schlicker 
10 wird manuell und kontinuierlich in die GieBform ge- 
fiillt (Fig. 3c). Das Entformen der ungebrannten Stirn- 
platte 11 ist im lederharten Zustand bei einer Restf euch- 
te von 12-15 % moglich (Fig. 3d). Danach erfolgt die 10 
WeiBtrocknung bis zu einer Restfeuchte von 2 %. Das 
Fugen der zweiten Seite des Kapillarbundels erfolgt auf 
die gleiche Weise. AnschlieBend werden am getrockne- 
ten Kapiliarbundelrohling die an den Stirnseiten uber- 
stehenden Kapillaren mit einer Diamanttrennscheibe 15 
abgeschnitten und die Stirnseiten verputzt (Fig. 3e). Der 
sich daran anschlieBende Brennzyklus besteht aus fol- 
genden Stufen: 1) Aufheizphase, 2) Oxidierende Reini- 
gungsphase, 3) Reduzierende Scharffeuerphase, 4) 
Oxidierende Abkuhlphase. Das Sintem des Bundels er- 20 
folgt liegend bei einer Sintertemperatur von 1 470°C und 
einer Haltezeit von 45 min. Eine Nachbearbeitung des 
Bundels mit der gesinterten Stimplatte 12 ist nicht erfor- 
derlich (Fig. 3f). 

25 

Beispiel 4 

Kapillarbundel mit Lochplatte (Fig. 4 bis 6) 

[0047] Gesinterte porose Kapillaren mit einem Au- 30 
Bendurchmesser von 2,9 mm und einem Innendurch- 
messer von 2,0 mm, bestehend aus 99,8 % Aluminium- 
oxid werden auf eine Lange von 320 mm geschnitten. 
Die Lochplatten (Fig. 4) an den Enden des Kapillarbun- 
dels bestehen aus dichtem Aluminiumoxid. Sie haben 35 
einen AuBendurchmesser von 32 mm und 55 gleichma- 
Big in Segmenten angeordnete Locher mit 2,9mm 
Durchmesser. Beide Werkstoffe haben einen linearen 
thermischen Ausdehnungskoeffizienten von (7,6-7,8) 
10 -6 K* 1 . 2ur Herstellung der Lochplatten wird Alumini- 40 
umoxidpulver mit einer mittleren KomgroBe von 0,8 u.m, 
dotiert mit MgO, steifplastisch extrudiert. Zur Plastifizie- 
rung des Aluminiumoxids wird dieses gemeinsam mit 5 
% wasserloslicher Zellulose, 3 % nichttonischem Ten- 
sid, 2 % Wachs und 10 % Wasser in einen Doppelwel- 45 
lenkneter gegeben. Nach einer Knetzeit von ca. 2 h wird 
die steifplastische Masse auf einem Vakuum-Schnek- 
kenextruder als Lochstrang mit einer Lange von 750 mm 
extrudiert. Das Werkzeug fur den Lochstrang besteht 
aus einer Hiilse, deren Innendurchmesser 35,5 mm ist, so 
und 55 Stiften, deren Durchmesser 3,2 mm betragt. Die 
Trocknung der Formlinge erfolgt im Klimaschrank be- 
ginnend bei 28°C und 100 % Feuchte. Zu diesem Zeit- 
punkt betragt die Feuchte der Formlinge noch 10 %. 
Nach 72 Stunden ist die Trocknung abgeschlossen. Die 55 
Feuchte der Rohlinge liegt bei 2 %. Die getrockneten 
Rohlinge werden auf eine Lange von 10 mm getrennt 
und 55 Kapillaren so in 2 Lochplatten gesteckt das die 
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Enden der Kapillaren jeweils mit den Lochplattenstirn- 
seiten abschlieBen (Fig. 5). In dieser Position werden 
die Enden mit einem organischen Kleber fixiert. Nach 
einer Trocknung von 2 Stunden bei 80°C werden die Ka- 
pillarbundeirohlinge liegend bei 1 580°C unter oxidieren- 
der Atmosphare gesintert. Wahrend des Sinterprozes- 
ses brennt die gesamte Organik aus und kommt es zum 
Aufschwinden der Lochplatte auf die Kapillaren. Es ent- 
steht eine feste Verbindung. AbschlieBend werden die 
Loch patten stirnseiten mit einem Glas gasdicht abge- 
dichtet. Fig. 6 zeigt eine Ausfuhrungsform mit Abstands- 
haltern zur Steuerung der Stromung zwischen den Ka- 
pillaren. 

Beispiel 5 

Kapillarbundel aufgewickelt mit Foltenstreifen (Fig. 7 
und 8) 

[0048] Gesinterte porose Kapillaren 9 mit einem Au- 
Bendurchmesser von 1,4 mm und einem Innendurch- 
messer von 1 ,0 mm, bestehend aus 99,8 Aluminiumoxid 
werden auf eine Lange von 350 mm geschnitten. Diese 
geschnittenen Stticke werden, wie in Figur 7 dargestellt, 
parallel in weiche keramische Folienstreifen 13 einge- 
driickt. Diese keramischen Folienstreifen 13 haben eine 
Dicke von 2 mm. AnschlieBend wird die Kombination 
von Kapillaren 9 und Streifen 13 zu einem Bundel auf- 
gewickelt, wie in Figur 8 dargestellt. Durch das versetzte 
Anbringen der Folienstreifen 13 entstehen zwischen 
den Kapillaren 9 durch Umlenkplatten 6 getrennte Kam- 
mern genau definierter GroBe, so dass der Modul spater 
maanderformig durchstromt werden kann. Als weiterer 
Verarbeitungsschritt schlieBt sich das VergieBen der 
Enden an, das analog zu Beispiel 3 durchgefuhrt wird, 
wobei auf den Formboden verzichtet werden kann, da 
die Kapillaren des Bundels durch die Streifen im richti- 
gen Abstand gehalten werden. 

Auf stel lung der verwendeten Bezugszahlen 

[0049] 

1 Feed (Zufuhr) 

2 Retentat 

3 Permeat 

4 Sweep (Spulflussigkeit) 

5 Filterelement 

6 Umlenkplatte 

7 Gehause 

8 Gipsform 

9 Kapiliare 

10 GieBschlicker 

1 1 ungesinterte Stimplatte 

12 gesinterte Stimplatte 

13 Folienstreifen 
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Patentanspruche 

1. Separationsmodul, dadurch gekennzeichnet, 
dass er mindestens ein Bundel keramischer Kapil- 
laren (9) enthalt, be! dem zur Steuerung des Stoff- 
transportes und der Stromung im Separationsmo- 
dul ein bestimmter Abstand zwischen den Kapilla- 
ren (9) durch Fugen eingesteltt ist. 

2. Separationsmodul, insbesondere nach Anspruch 1 , 
wenigstens aufweisend mindestens ein Bundel ke- 
ramischer permeabler Kapillaren, die an ihren En- 
den durch eine Lochscheibe zusammengefasst 
sind und ein das Kapiliarbundel umgebendes Ge- 
hause mit Zu und/oder Ableitungen zu dem Kapil- 
larinneren fur einen ersten Stoffstrom und mit Zu- 
und/oder Ableitungen fur einen zweiten Stoffstrom 
zu dem Kapiliarzwischenraum. dadurch gekenn- 
zeichnet der Abstand zwischen den Kapillaren mit- 
tels Distanzstucken (6) konstant gehalten ist. 

3. Separationsmodul nach Anspruch 1 oder 2, da- 
durch gekennzeichnet, dass die Kapiliarbundel 
Kapillaren (9) mit einem AuBendurchmesser im Be- 
reich von 0,3 mm bis 10 mm, vorzugsweise 1 mm 
bis 2,5 mm und einem Innendurchmesser von 0,1 
mm bis 8 mm, vorzugsweise 0,7 mm bis 1,5 mm 
enthalt. 

4. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 

3, dadurch gekennzeichnet, dass der Abstand 
der Kapillaren (9) im Kapiliarbundel < 10 mm, vor- 
zugsweise < 5 mm betragt. 

5. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 

4, dadurch gekennzeichnet, dass der Abstand 
zwischen den Kapillaren (9) im Bundel abhangig 
vom Permeatfluss und Permeatmedium eingesteltt 
ist. 

6. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 

5, dadurch gekennzeichnet, dass die Kapiliar- 
bundel einen Durchmesser zwischen 10 mm und 
250 mm, vorzugsweise zwischen 20 mm und 50 
mm aufweisen. 

7. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 

6, dadurch gekennzeichnet, dass die Kapillaren 
(9) auf der Innenseite eine dunne, trennaktive Mem- 
bran (M) aufweisen. 

8. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 
6, dadurch gekennzeichnet, dass die Kapillaren 
(9) auf der AuBenseite eine dunne, trennaktive 
Membran (M) aufweisen. 

9. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 
8, gekennzeichnet durch eingebaute Abstands- 



halterals Umlenkplatten (6) zur Steuerung der Stro- 
mung im Raum zwischen den Kapillaren (9). 

10. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 
5 9, dadurch gekennzeichnet, dass mehrere Kapil- 
iarbundel in einem Gehause parallelgeschaltet 
sind. 

11 . Separationsmodul nach Anspruch 10, dadurch ge- 
10 kennzeichnet, dass das Gehause aus Edelstahl 

besteht und die Abdichtung des Lochscheibenum- 
fang zur Trennung von Feed- und Permeations- 
raum durch einen Elastomer-O-Ring, eine Graphit- 
dichtung oder eine Dichtungsmasse erfolgt. 

15 

12. Separationsmodul nach Anspruch 10, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass das Gehause aus Keramik be- 
steht und Abdichtung des Lochscheibenumfang zur 
Trennung von Feed- und Permeationsraum an Fu- 

20 gestellen durch keramikoder glashaltigem Schlik- 
ker, Paste oder Kleber erfolgt. 

13. Separationsmodul nach einem der Anspruche 1 bis 
12 zum Einsatz als Membranreaktor, dadurch ge- 

25 kennzeichnet, dass die einzelnen Kapillaren mit 
einem Katalysator beschichtet sind, selber Kataly- 
sator sind oder der Katalysator sich an anderer Stel- 
le im Modul befindet. 

30 14. Verfahren zur Herstellung eines Separationsmo- 
duls nach einem der Anspruche 1 bis 13, dadurch 
gekennzeichnet, dass das Fugen erfolgt, indem 
vorgeformte Kapillaren (9) untereinander parallel 
und in einem durch Erfordernisse des Stofftranspor- 

35 tes und der Stromung im spateren Separationsmo- 
dul bestimmten Abstand in Bundelform fixiert und 
zumindest in den Ebenen der beiden Stirnflachen 
des kunftigen Separationsmoduls stoffschliissig 
verbunden werden. 

40 

15. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass gesinterte keramische Kapillaren 
(9) in Bohrungen am Boden einer Form (8) gestellt 
werden, diese Form (8) mit einer polymer-, keramik- 

45 und/oder glashaltigen GieGmasse (10) ausgegos- 
sen wird und nach dem Entformen die uberstehen- 
den Ende der Kapillaren (9) abgetrennt werden. 

16. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
50 zeichnet, dass gesinterte keramische Kapillaren in 

Lochscheiben aufgesteckt und die Fugen zwischen 
beiden unter Verwendung von polymer-, keramik- 
oder glashaltigerSchlicker, Pasten oder Kleber ab- 
gedichtet werden. 

55 

17. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass gesinterte keramische Kapillaren in 
ungesinterte keramische Lochscheiben gesteckt 
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und durch Aufschrumpfen der Lochscheibe test 
verbunden werden. 

18. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass ungesinterte keramlsche Kapilla- 5 
ren in ungesinterte keramische Lochscheiben ge- 
steckt und durch Co-firing test verbunden werden. 

19. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass gesinterte keramische Kapiliaren 10 
(9) mit wenigstenseinem Streifen (1 3) polymer-, ke- 
ramik- und/oder glashaltiger Folie, Geflechte oder 
Gewebe aufgewickett und durch Aufschrumpfen 
beim Ausharten der Folie fest verbunden werden. 

15 

20. Separationsmodul nach Anspruch 14, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass ungesinterte keramische Ka- 
piliaren (9) mit wenigstens einem Streifen (13) ke- 
ramik- und/oder glashaltiger Folie, Geflechte oder 
Gewebe aufgewickelt und durch Co-firing fest ver- 20 
bunden werden. 

21 . Verfahren nach einem der Anspruche 1 4 bis 20 zur 
Herstellung von Kapillarbundeln nach Anspruch 6 
oder 7, dadurch gekennzeichnet, dass im Fall ei- 25 
nes vollkeramischen Kapillarbundels die Beschich- 
tung mit der trennaktiven Membran (M) nach Fer- 
tigstellung des Kapillarbundels in einem Schritt er- 
folgen kann. 

30 

22. Verfahren nach einem der Anspruche 14 bis 20 zur 
Herstellung von Kapillarbundeln nach Anspruch 6 
oder 7, dadurch gekennzeichnet, dass bei Ver- 
wendung eines nichtkeramischen Bestandteils zur 
Herstellung des Kapillarbundels die Kapiliaren vor 35 
Einbau in den Modul mit einer trennaktiven Mem- 
bran (M) beschichtet werden. 

23. Verfahren zur Verwendung eines Separationsmo- 
duls nach einem der Anspruche 1 bis 15, dadurch 40 
gekennzeichnet, dass er in Membranverfahren 
eingesetzt wird, in denen ein Vakuum auf der Per- 
meatseite (3) angelegt wird. 
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Fig.3 
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Fig.4 
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Fig.7 
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1 . Separationsmodul, Verfahren zu seiner Her- 


den Kapillaren (9) durch Fiigen eingestellt ist. 



stellung sowie seine Verwendung 

2.1. Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die 
Mangel des Standes der Technik, wie Instability, 
Unmoglichkeit der Innenbeschichtung rohrformiger 
Gebilde oder unbeeinflussbarer Abstandvon Filter- 
elementen bei einem Separationsmodul mit bezo- 
gen auf die Parameter des speziellen Anwendungs- 
falles optimaler Raumausnutzung zu beheben. 

2.2. Diese Aufgabe wird durch einen Separations- 
modul gelost, welcher mindestens ein Bundel kera- 
mischer Kapillaren (9) enthalt bei dem zur Steue- 
rung des Stofftransportes und der Stromung im Se- 
parationsmodul ein bestimmter Abstand zwischen 



2.3. Die Erfindung ist in vielfaltiger Weise bei der 
Stofftrennung durch Filtration auch in Verbindung 
mit weiteren MaBnahmen der chemischen Verfah- 
renstechnik verwendbar. 
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